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(54) Title: PROCESS FOR PRODUCING PURE MELAMINE 

(54) Bezeichnung: VERFAHREN ZUR HERSTELLUNG VON REINEM MELAMIN 
(57) Abstract 

The invention concerns a process for producing pure mclamine in which liquid, ammonia-containing melamine is rapidly expanded 
from an ammonia partial pressure pi of between 400 and 50 bar to an ammonia partial pressure pi of between 200 bar and atmospheric 
pressure at a temperature which is between 0 and 60 °C above the fixed point of the melamine which is dependent on the prevailing 
ammonia partial pressure in each case, higher pressures permitting a greater margin of the temperature from the fixed point of the melamine 
) than lower pressures, and pi always being greater than p2. As a result thereof, pure melamine is deposited in solid form. Further expansion 
of the melamine to atmospheric pressure, if necessary, and cooling to room temperature are then carried out in any order and the pure 
melamine is isolated. 

(57) Zusammenfassung 

Verfahren zur Herstcllung von reincm Melamin, bei welchem flllssiges, ammoniakhaltiges Melamin bei einer Tcmperarur, die urn 
0 bis 60 °C Uber dem vom jeweils herrschenden Ammoniakpartialdruck abhangigen Festpunkt des Melamins liegt. wobei hohere Drucke 
einen grbOeren Abstand der Temperatur vom Festpunkt des Melamins erlauben als nicdrigere Drticke, von einem Ammoniakpartialdruck 
pi zwischen 400 und 50 bar auf einen Ammoniakpartialdruck p2 zwischen 200 bar und Atmospharendruck rasch entspannt wird, wobei 
pi immer groBer als p2 ist. wodurch sich reines Melamin in fester Form abschcidet. worauf in beliebiger Reihenfotge gegebenenfalls auf 
Atmosphiirendnjck weiterentspannt. auf Raum temperatur abgekuhlt und das reine Melamin isoliert wird. 
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Verfahren zur Herstellung von reinem Melamin 

Aus der Literatur ist bereits eine Vielzahl von Verfahren zur Herstellung von Me- 
lamin bekannt. Ein bevorzugtes Ausgangsmaterial ist dabei Harnstoff, der ent- 
weder bei hohem Druck und nichtkatalytisch Oder bei niedrigem Druck und unter 
Verwendung eines Katalysators zu Melamin, Ammoniak und CO2 umgesetzt 
wird. 

Die bekannten Hochdruckverfahren, etwa nach Melamine Chemicals, Monte- 
dison oder Nissan, bei denen das Melamin zuerst ais Flussigkeit gebildet wird, 
haben zwar einen im Vergleich zu Niederdruckverfahren geringeren Energiever- 
brauch, Melamin enthalt jedoch, falls keine Reinigungsstufen vorhanden sind, 
Verunreinigungen wie Melam, Melem, Ammelin, Ammelid oder Ureidomelamin, 
die bei manchen Weiterverarbeitungen des Melamins storen. 

Die Aufarbeitung des durch ein Hochdruckverfahren hergestellten Melamins er- 
folgt beispielsweise nach US 4 565 867 (Melamine Chemicals) durch Abtren- 
nung der CO2- und NH3-Abgase vom flussigen Melamin, wobei der Druck und 
die Temperatur bevorzugt auf den gleichen Werten. wie sie im Reaktor vorlie- 
gen, gehalten werden. AnschliefJend wird das flussige Melamin einer Produkt- 
kuhleinheit zugefuhrt, worin von 105 bis 175 bar auf etwa 14 bis 42 bar ent- 
spannt und gleichzeitig mit flussigem Ammoniak rasch von 350 bis 430°C auf 
48 bis 110°C gekuhlt bzw. abgeschreckt wird (Quenchen), wodurch sich Me- 
lamin als testes Produkt abscheidet. 

Gemaft US 3,116,294 (Montecatini) werden ebenfalls zuerst die CO2- und NH3- 
Abgase abgetrennt, das flussige Melamin wird, um noch gelostes CO2 zu entfer- 
nen, im Gegenstrom mit NH3 behandelt, in einem weiteren Reaktor gesammelt 
und eine bestimmte Zeit darin verweilen gelassen. Zuletzt wird Melamin aus dem 
zweiten Reaktor entnommen und durch Abschrecken mit Wasser oder durch Mi- 
schen mit kalten Gasen rasch abgekuhlt. 

Die Reinheit von Melamin, das durch eines dieser Verfahren gewonnenen wird, 
ist jedoch fur viele Anwendungen, etwa bei der Herstellung von Melamin-For- 
maldehydharzen fur Oberflachenbeschichtungen, nicht ausreichend, da insbe* 
sondere der Gehalt an Melem zu hoch ist. 
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Gemote US 3.637.G86 (Nissan) wird die durch ihermische Zersetzung von Harn- 
stoff erhaltene rohe Melaminschmelze schnell mit flussigem NH3 oder kaltem 
NH3-Gas auf 200 bis 270°C abgekuhlt, und in einem zweiten Schritt mit wafiri- 
ger NH3-L6sung auf 100 bis 200°C weiter abgekuhlt. Anschlieftend mufi, um ei- 
ne zufriedenstellende Reinheit des Melamins zu erreichen, umkristallisiert wer- 
den. 

Aufgabe der vorliegenden Erfindung war es demnach, ein Verfahren zu finden, 
das die Herstellung von reinem Melamin mit einer Reinheit von bis zu uber 99,8 
% mit einem deutlich reduzierten Gehalt an Verunreinigungen, insbesondere an 
Melem und Melam ermoglicht. 

Unerwarteterweise konnte diese Aufgabe durch ein Verfahren gelost werden, 
bei welchem flussiges, ammoniakhaltiges Melamin bei einer Temperatur beim 
oder knapp uber dem vom jeweils herrschenden Ammoniakpartialdruck 
abhangigen Festpunkt von Melamin rasch entspannt wird, wobei der Festpunkt 
je nach Temperatur bei Entspannungsbeginn und gewunschtem Enddruck um 
etwa bis zu 60°C ansteigt, und sich festes Melamin abscheidet. 

Gegenstand der vorliegenden Erfindung 1st demnach ein Verfahren zur 
Herstellung von reinem Melamin, das dadurch gekennzeichnet ist, daft flussiges, 
ammoniakhaltiges Melamin bei einer Temperatur, die um 0 bis 60°C uber dem 
vom jeweils herrschenden Ammoniakpartialdruck abhangigen Festpunkt des 
Melamins, jedoch unter 350 °C liegt, wobei hohere Drucke einen grdfteren 
Abstand der Temperatur vom Festpunkt des Melamins erlauben als niedrigere 
Drucke, von einem Ammoniakpartialdruck p 1 zwischen 400 und 50 bar auf 
einen Ammoniakpartialdruck p 2 zwischen 200 bar und Atmospharendruck rasch 
entspannt wird, wobei p<, immer grofier als p 2 ist, wodurch sich reines Melamin 
in fester Form abscheidet, worauf in beliebiger Reihenfolge gegebenenfalls auf 
Atmospharendruck weiterentspannt, auf Raumtemperatur abgekuhlt und das 
reine Melamin isoliert wird. 

Das erfindungsgemafle Verfahren eignet sich zur Reinigung von Melamin, das in 
einem beliebigen, etwa aus dem Stand der Technik bekannten Prozefl anfallt 
und insbesondere Verunreinigungen wie Melem und Melam enthalt, wobei das 
Melamin entweder als Schmelze bzw. in der Flussigphase oder in kristalliner 
Form vorliegen kann. 
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Liegt das zu reinigende Melamin bereits als Schmelze bzw. ais Flussigphase. wie 
beispielsweise im Anschlufi an einen Hochdr uckreaktor zur Melaminsynthese 
durch Harnstoffumsetzung vor. so wird der Druck und die Temperatur der 
Schmelze bzw. des flussigen Melamins auf den fur die Entspannung ge- 
wunschten Anfangs-Ammoniakpartialdruck zwischen etwa 400 und 50 bar, 
bevorzugt zwischen etwa 400 und 80 bar, besonders bevorzugt zwischen etwa 
300 und 100 bar und auf den entsprechenden oben definierten Temperaturwert, 
d.h. auf eine Temperatur, die urn etwa 0 bis 60°C, bevorzugt um etwa 0 bis 
40°C, besonders bevorzugt um etwa 0 bis 20 °C uber dem vom jeweils 
herrschenden Ammoniakpartialdruck abhangigen Festpunkt des Melamins liegt, 
gebracht. Dabei ist zu beachten, daft bei hdheren Drticken die 
Temperaturdifferenz zwischen Festpunkt des Melamins und der einzustellenden 
Temperatur bei Entspannungsbeginn grower sein kann als bei niederen Drucken, 
da der Festpunkt der Schmelze bei hoheren Driicken bei niedrigeren 
Temperaturen liegt als bei niedrigen Drucken. Um den fur die Entspannung 
gewunschten Temperaturwert zu erreichen, wird die Temperatur, falls 
erforderlich, abgesenkt. Besonders bevorzugt liegt diese Temperatur bei unter 
etwa 350 °C. Die Abkuhlung kann dabei sowohl schnell als auch langsam 
durchgefuhrt werdcn. Bevorzugt erfolgt dies langsam mit oiner Kuhlrate von 0.8 
bis V0°C/min. Da die Melaminschmelze bei niedrigerer Temperatur mehr 
Ammoniak aufnehmen kann, wird dabei bevorzugterweise Ammoniak zugefuhrt. 
Besonders vorteilhaft ist es, die Entspannung des flussigen, ammoniakhaltigen 
Melamins moglichst nahe bei Oder uber dem vom jeweiligen 
Ammoniakpartialdruck abhangigen Festpunkt des Melamins durchzuf uhren. 
Mit dem vorliegenden Verfahren ist es weiters moglich, festes, verunreinigtes 
Melamin zu reinigen. Das zu reinigende Melamin, das in kristalliner Form oder als 
Pulver vorliegt, wird zuerst bei einem Ammoniakpartialdruck zwischen etwa 400 
und 50 bar, bevorzugt zwischen etwa 400 und 80 bar, besonders bevorzugt 
zwischen etwa 300 und 100 bar auf eine Temperatur, die um etwa 0 bis 60°C, 
bevorzugt um etwa 0 bis 40°C, besonders bevorzugt um etwa 0 bis 20 °C uber 
dem vom jeweils herrschenden Ammoniakpartialdruck abhangigen Festpunkt des 
Melamins, liegt, erwarmt. Zum sicheren Aufschmelzen von festem Melamin ist 
es zweckmafiig , zuerst auf bis etwa 370 °C zu erwarmen und dann auf die 
gewunschte Entspannungstemperatur abzukuhlen, um sicherzustellen, dafi das 
Melamin vollstandig geschmolzen ist. Bevorzugt liegt die gewunschte 
Entspannungstemperatur bei unter etwa 350 °C. 
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Wiederum ist zu beachien, dafi die Temperaturdifferenz bei hdheren Drucken 
gro&er sein kann als bei niedrigeren Drucken. 

Bevorzugt wird das erfindungsgemafie Verfahren unmittelbar anschlieftend an 
ein Melamin-Hochdruckverfahren durchgefuhrt. Beispiele fur Hochdruckver- 
fahren sind etwa der Melamine Chemical-. Montedison- oder Nissanprozefl, wie 
sie beispielsweise in Ullmann's Encyclopedia of Industrial Chemistry, 5 th Edition, 
Vol. A16, pp 174-179 beschrieben sind. Die Harnstoffumsetzung erfolgt nach 
diesen Verfahren zumeist in einem Temperaturbereich von etwa 370 bis 430°C 
und einem Druck von etwa 70 bis 300 bar. Das dabei entstehende Melamin wird 
schlieftlich als flussige Phase erhalten. 

Nach dem erfindungsgemaften Verfahren wird, falls erferderlich, der fur die 
rasche Entspannung gewunschte Anfangsammoniakpariialdruck zwischen etwa ^ 
400 und 50 bar eingestellt. Um die entsprechende Ausgangstemperatur fur die 
Entspannung einzustellen, wird das aus dem Harnstof fumsetzungsprozeft erhal- 
tene flussige Melamin von der im Reaktor herrschenden Temperatur rnittels ge- 
eigneter Kuhlvorrichtungen, etwa rnittels Warmetauscher, auf den entsprechen- 
den Wert, d.h. auf eine Temperatur, die um etwa 0 bis 60°C, bevorzugt um 
etwa 0 bis 40 °C, besonders bevorzugt um etwa 0 bis 20 °C uber dem vom 
jeweils eingestellten Ammoniakpartialdruck abhangigen Festpunkt des Melamins 
liegt, abgekuhlt. Die Abkuhlung kann dabei auf beliebige Weise sowohl schnell 
als auch langsam erfolgen. Bevorzugt erfolgt die Abkuhlung mit einer Ge- 
schwindigkeit die zwischen etwa 0.8 °C/min und l0°C/min liegt, bevorzugt 
unter weiterer Ammonaikzufuhr. Die Temperatur kann auch rnittels eines 
Kuhlprogrammes erniedrigt werden, wobei beispielsweise Kuhl- und Haltephasen ( j 
oder unterschiedliche Kuhlraten sich abwechseln konnen. 

Vor der Abkuhlung wird das bei der Reaktion entstehende NH3/CO2- 
Gasgemisch vom flussigen Melamin abgetrennt und das im flussigen Melamin 
geloste CO2 durch Einbringen von gasformigem Ammoniak reduziert. Weiters ist 
es moglich, vor dem Entspannen das flussige Melamin fur etwa 5 Minuten bis zu 
20 Stunden bei dem eingestellten Ammoniakpartialdruck verweilen zu lassen. 
Bevorzugt wird zwischen 10 Minuten und 10 Stunden. besonders bevorzugt 
zwischen 30 Minuten und 4 Stunden verweilen gelassen. Langere Verweilzeiten 
sind gewunschtenfalls auch moglich. 

Das zu reinigende ammoniakhaltige Melamin liegt vor dem Entspannen in 
flussiger Form vor. Beim Entspannen wird der Druck in Abhangigkeit vom 
eingestellen Anfangsdruck auf einen Wert zwischen Atmospharendruck und 
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etwa 200 bar, bevorzugt auf zwischen Atmospharendruck und etwa 150 bar, 
besonders bevorzugt auf zwischen Atmospharendruck und etwa 50 bar rasch 
abgesenkt. 

Dabei cntweicht das im Meiamin geloste Ammoniak, wodurch sich der Fest- 
punkt des nunmehr weitgehend von Ammoniak befreiten Melamins um bis zu 
etwa 60°C crhoht, sodafi sich das flussige Meiamin sofort verfestigt, und die 
Bildung von Nebenprodukten. insbesondere von Melem verhindert wird. Durch 
die Entspannung sinkt einerseits die Temperntur im System, andererseits wird 
durch die Verfestigung des Melamins Kristallisationswarme frei. Es wird 
angenommen, dafi der Prozeft in Summe etwa autotherm, verlauft. 
Es ist vorteilhaft, wenn die Melaminschmetze vor dem Entspannen mit 
Ammoniak gesattigt ist. Es ist jedoch auch moglich, die Entspannung mit einer 
nicht mit Ammoniak gesattigten Melaminschmelze durchzufuhren, wobei der 
Vorteil der Schmelzpunkterhdhung jedoch nicht voll ausgenutzt werden kann. 

Die Entspannung kann direkt in dem Behalter bzw. in der Apparatur, in die das 
flussige Meiamin eingebracht wurde, erfolgen. Die Entspannung kann jedoch 
auch durch Uberfuhrung bzw. Einspruhen in einen oder mehrere weitere 
Behalter mittels geeigneter Spruhvorrichtungen durchgefuhrt werden. Bevorzugt 
ist dabei in den Behaltern eine Ammoniakatmosphare vorhanden. Weiters ist es 
besonders vorteilhaft, in einen Behalter zu entspannen, in dem etwa die gleiche 
Temperatur herrscht, wie in dem Gefafi, aus dem entspannt wird. 
Das nun teste Meiamin kann gewunschtenfalls noch fur einige Zeit, etwa fur 1 
Minute bis 20 Stunden bei dem nun herrschenden Ammoniakpartialdruck und 
den herrschenden Temperaturen gehalten werden. Bevorzugt wird das feste 
Meiamin zwischen 10 Minuten und 10 Stunden, besonders bevorzugt zwischen 
30 Minuten und 3 Stunden unter diesen Bedingungen verweilen gelassen. 
Bevorzugt sollte dabei die Temperatur unter etwa 290°C betragen. Besonders 
bevorzugt lafit man das nunmehr feste Meiamin bei einer Temperatur zwischen 
etwa 280 und 250°C verweilen, wobei die Temperatur wahrend dieses 
Zeitraumes sowohl konstant gehalten oder kontinuierlich oder diskontinuierlich 
verandert werden kann. Im Anschlufi an diesen Entspannungsvorgang bzw. an 
das Verweilenlassen kann das nunmehr feste Meiamin auf beliebige Weise und 
je nach den technischen Gegebenheiten, zuerst auf Raumtemperatur abgekCihlt 
und dann auf Atmospharendruck weiter entspannt oder gleichzeitig Oder in 
umgekehrter Reihenfolge weiter entspannt und abgekuhlt werden. Bevorzugt 



BN80OCI0: <WO 972082aA1JU> 



WO 97/20826 



PCT/EP96/05Jft9 



6 

wird zuerst weiter entspannt und im Anschlufi daran auf Raumtemperatur 
abgekiihlt. 

Das Abkuhlen des bereits festen Melamins auf Raumtemperatur erfoigt 
beispielsweise durch Abschrecken mit einem kalten, flussigen Medium, etwa 
mittels fliissigem Ammoniak, durch Mischen mit kalten Gasen, durch Abkuhlen 
mittels Warmetauscher beispielsweise mittels eines Temperaturprogrammes, 
Oder durch einfaches Entfernen des Heizmediums. 

Das erfindungsgemafie Verfahren kann je nach Bedarf sowohl in einem diskonti- 
nuierlichen als auch in einem kontinuierlichen Verfahren durchgefuhrt werden. 
Besonders vorteilhaft ist es ( das erfindungsgemafte Verfahren kontinuierlich 
durchzufuhren. 

In einer vorteilhaften Ausfuhrungsform wird nach Abtrennen von NH 3 und C0 2 
die Melaminschmelze bei einem Ammoniakdruck von etwa 70 - 300 bar, 
bevorzugt beim herrschenden Reaktordruck, verweilengelassen, die Temperatur 
unter weiterer Ammoniakzufuhr moglichst nahe an den bei diesem 
Ammoniakpartialdruck herrschenden Festpunkt abgesenkt, dann auf etwa 50 
bar bis Atmospharendruck entspannt, gegebenenfalls verweilengelassen und 
weiter entspannt und auf Raumtemperatur gekuhit. 

Die einzelnen Schritte des erfindungsgemaften Verfahrens, wie 

- gegebenenfalls Abtrennen eines NH3/CC>2-Gasgemisches mit 

- gegebenenfalls anschlieflendem Reduzieren des gelosten CC>2-Gehaltes 

- gegebenenfalls Verweilenlassen und Abkuhlen auf Entspannungstemperatur 

- Entspannen 

- gegebenenfalls Verweilenlassen im Festzustand 

- gegebenenfalls weiteres Entspannen auf Atmospharendruck 
Abkuhlen auf Raumtemperatur 

konnen dabei beispielsweise in getrennten, fur den jeweiligen Schritt geeigneten 
Behaltern bzw. Apparaturen durchgefuhrt werden. Es ist jedoch auch moglich, 2 
Oder mehrere dieser Schritte in gemeinsamen Apparaturen durchzufuhren. Die 
ProzefMuhrung muli jedoch den jeweiligen Gegebenheiten angepaftt werden. 

Um die Abhangigkeit des Festpunktes von Melamin vom herrschenden Ammoni- 
akpartialdruck zu ermitteln, wurden entsprechende Abkuhlversuche durchge- 
fuhrt. 
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Meiamin wird durch das erfindungsgemafte Verfahren in kristaliiner Form bzw. 
als Pulver mit einer Reinheit von bis zu uber 99.8 % erhaiten und weist einen 
deutiich reduzierten Gehalt insbesondere an Melem und Melam auf. 
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Beispiel 1-6: 

Bestimmung des vom Ammoniakpartialdruck abhangigen Festpunktes von 
Melamin. 

9,9 g Melamin mit 0,1 g Melem wurden mit der fur die Einsiellung eines be- 
stimmten Druckes p notigen Ammoniakmenge in einen Autoklaven eingewogen 
und aufgeschmolzen. Das Reaktionsgemisch wurde fur einige Stunden h bei 
370°C verweilen gelassen, um die Gleichgewichtseinstellung zu ermbglichen. 
Danach wurde das Reaktionsgemisch abkuhlen gelassen und der Temperaturver- 
lauf kontrolliert, wobei der Festpunkt durch einen kurzen Temperaturanstieg er- 
kennbar war. Die Verfahrensparameter wie Druck, Verweilzeit sowie der ermit- 
telte Festpunkt (Fp) sind aus Tabelle 1 ersichtlich. Die Abhangigkeit des Fest- 
punktes von Melamin vom jeweils herrschenden Ammoniakpartialdruck ist in 
Fig. 1 dargestellt. 



Tabelle 1 : 



Bsp. 

1 

2 

3 

4 

5 

6 

Fio. 1 



p (bar) 

350 

300 

250 

200 

150 

110 



h 
6 
6 
6 
6 
6 
6 



Fp (°C) 
294 
300 
306 
31 7 
328 
331 



O 




290 294 300 306 317 328 

Te<rperatur ( *C) 



BN800CID: <WO_flr720aaA1 JU> 



WO 97/20826 



PCT/Er96/053K*> 



9 

Beispiel 7-19: 

In einem Laborautoklaven mit 70 ml Volumen wurden 9,9 g Melamin mit einem 
Melarngehalt von 1300 ppm und 0,1 g Melem, sowie die zur Erzieiung des vor 
der Entspannung gewunschten Druckes p-| notige Ammoniakmenge 
eingebracht. Anschlie&end wurde der Autoklav auf eine Temperatur T-| 
gebracht, gegebenenfalls in x Minuten auf eine Temperatur T2 abgekuhlt und t-| 
Minuten auf dieser Temperatur gehalten. Danach wurde rasch auf einen 
bestimmten Druck p2 entspannt und gegebenenfalls anschliefiend t2 Minuten 
unter den nun herrschenden Reaktionsbedingungen gehalten. 
Nach Beendigung dieses Vorgangs wurde schlagartig im Wasserbad abgekuhlt 
und entspannt und das erhaltene Melamin analysiert. 

Die Verfahrensparameter wie Druck p-| und P2, Temperatur T-j und T2, Abkuhl- 
zeit von T-] auf T2 in x Minuten, Verweilzeiten t-j und t2. sowie der Endgehalt 
an Melem (ME) und Melam (MA) sind aus Tabelle 2 ersichtlich. 



Tabelle 2: 



Bsp. 


P1 


T1 


X 


T 2 


tl 


P2 


t2 


ME 


MA 




(bar) 


(°C) 


(min) 


(°C» 


(min) 


(bar) 


(min) 


ppm 


ppm 


7 


300 


310 


0 


310 


120 


150 


0 


40 


<300 


8 


250 


320 


0 


320 


120 


150 


0 


65 


350 


9 


250 


370 


60 


320 


120 


35 


0 


190 


400 


10 


250 


370 


60 


320 


120 


50 


5 


80 


410 


1 1 


250 


370 


60 


320 


120 


150 


5 


80 


500 


12 


250 


370 


60 


320 


120 


150 


5 


45 


310 


13 


250 


370 


60 


320 


30 


150 


5 


25 


<300 


14 


250 


370 


60 


320 


10 


50 


5 


65 


<300 


15 


250 


370 


30 


320 


10 


50 


5 


185 


530 


16 


250 


370 


60 


320 


10 


150 


5 


50 


<300 


17 


250 


370 


30 


320 


10 


150 


5 


50 


<300 


18 


250 


370 


7 


320 


10 


150 


5 


45 


<300 


19 


200 


335 


0 


335 


120 


150 


0 


220 


440 
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Beispiel ?0-3fv 

In einem Laborautoklaven A1 mit 100 ml Volumen wurden x g Melamin (M 0 ) mit 
einem Melamgehalt (MA 0 ) von 1300 ppm und y g Melem (ME 0 ) ( sowie die zur 
Erzielung des vor der Entspannung gewunschten Druckes pi notige 
Ammoniakmenge eingebracht. Anschliefcend wurde der Autoklav auf eine 
Temperatur von 370°C (T^ gebrachr und tl Minuten auf T-, gehalten. 
AnschlieGend wurde in z n Minuten auf eine Temperatur T 2 abgekuhlt und t 2 
Minuten auf dieser Temperatur gehalten. 

In Beispiel 20-32 wurde im Anschlufi daran das in A1 befindliche Melamin in 
einen Laborautoklaven A2 mit 1000 ml Volumen. der auf einer Temperatur T 3 
und bei einem Druck p 3 gehalten wurde, gespruht. 

In Beispiel 33 und 34 wurde im Autoklaven A1 die Temperatur T 2 in t 2s Minuten 
auf die Temperatur T 2S abgesenkt. Gleichzeitig dazu wurde im Autoklaven A2 
die Temperatur T 3 auf die Temperatur T 2S und der Druck auf den Wen von p 3 
eingestellt und das Melamin von A, in A 2 gespruht. 

In Beispiel 35 und 36 wurde aus dem Autoklaven A1 nur ein Teil des flussigen 
Melamins in den Autoklaven A2 gespruht. indem ein Ventil in der Leitung 
zwischen A1 und A2 kurz geoffnet und wieder geschlossen wurde. Dadurch 
wurde der Druckabfall in A1 und der Druckanstieg in A2 gering gehalten. 

Dabei anderte sich in A1 nach dem Produkttransfer die Temperatur T 2 auf einen 
Wert T 2 .i, der Druck p-j auf einen Wert von p 2 . Im Autoklaven A2 anderte sich 
die Temperatur T 3 auf einen Wert T 3 -| und der Druck p 3 auf einen Wert p 3 -| . 
Das in A1 verbleibende Melamin (M-,) wurde auf eine Temperatur T 4 in z 2 Minu- 
ten abgekuhlt, anschlielsend entspannt, rasch abgekuhlt und analysiert { ME i , 
MA-j) 

Das in A2 gespriihte Melamin (M 2 ) wurde auf eine Temperatur T 5 in z 3 Minuten 
abgekuhlt, entspannt. rasch abgekuhlt und analysiert {ME 2 , MA 2 ). 
Die Verfahrensparameter wie Druck Pl . p 2 , p 3 U nd p 3 l . Temperatur T 1( 
T 2' T 2.1- T 2S T 3' T 3.1- T 4 und T 5 , Abkuhlzeit z 1( z 2 und z 3 Minuten. 
Verweilzeit t-| t 2 und t 2S . sowie die Einwaage an Melamin (M 0 ), die 
Auswaagen an Melamin (M^ M 2 ), sowie der Anfangsgehalt an Melem (ME 0 ) 
und der Endgehalt an Melem (ME lt ME 2 ) und Melam (MA-,, MA 2 ) sind aus 
Tabelle 3 ersichtlich. 
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Tabello 3: Autoklav A1 (T-| = 370°C) vor Produkttransfer 

T 2S *2S 
(°C) (min) 



Bsp. 


xM 0 


yMEq 


Pi 


M 


21 


T 2 


t2 




(g) 


(g) 


(bar) 


(min) 


(min) 


(°C) 


(mir 


20 


9,9 


0.1 


250 


0 


60 


320 


10 


21 


9.9 


0.1 


250 


0 


60 


315 


10 


22 


9,9 


0.1 


250 


O 


60 


310 


10 


23 


9,9 


0.1 


350 


0 


60 


300 


10 


24 


29,7 


0.3 


250 


90 


60 


320 


10 


25 


i 9,8 


0,2 


250 


1 20 


60 


320 


10 


Zb 


1 Q O 


0,2 


250 


1 20 


60 


320 


10 


9*7 


Q Q 


n 1 

U, I 


"an/"* 
oUU 


U 


bO 


315 


10 




Q Q 


n 1 




u 


bU 


*i o r\ 

330 


10 


Z. 


Q Q 


U, 1 


OjU 


U 


bU 


303 


10 




*3 , ZJ 


n 1 




U 


bt> 


310 


1 0 


31 


9,9 


0.1 


200 


60 


60 


330 


10 


32 


19,8 


0.2 


250 


120 


60 


320 


10 


33 


9,9 


0,1 


250 


60 


53 


320 


120 


34 


9,9 


0,1 


250 


60 


41 


330 


120 


35 


9,9 


0,1 


265 


120 


69 


316 


0 


36 


9,9 


0,1 


260 


120 


59 


317 


0 



312 24 
314 32 



Autoklav A1 nach Produkttransfer 



Bsp. 


T 2 .1 


P2. 




T 4 


2 2 


ME-| 


MA-| 




(°C) 


(bar) 


(g) 


(°C) 


(min) 


(ppm) 


(ppm) 


20 


307 


90 


5.5 


245 


13 


20 


<300 


21 


285 


85 


7.0 


RT 


r 


20 


<300 


22 


275 


85 


8.0 


250 


14 


20 


<300 


23 


270 


50 


4.0 


250 


4 


<20 


<300 


24 


326 


175 


22.0 


280 


14 


<20 


<300 


25 


304 


70 


1.0 


280 


6 


55 


490 


26 


307 


80 


10.5 


280 


13 


20 


<300 


27 


294 


80 


3.0 


280 


12 


25 


<300 


28 


314 


80 


1.2 


280 


18 


<20 


380 


29 


274 


60 


3.5 


250 


8 


<20 


370 


30 


275 


65 


1.5 


250 


4 


<20 


<300 


31 


306 


50 


1.5 


280 


8 


100 


800 


32 


302 


65 


1.0 


280 


10 


50 


630 
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Bsp. 


T 


2.1 


P2. 


M-| 


T4 


2 2 


ME-| 


MA 1 






(°C) 


(bar) ( 


g) 


( C) 


(min) (ppm) 


(ppm) 




33 


292 


80 


4.9 


300 


10 


<20 


<300 




34 


295 


on 

ou 






6 


<20 


< JUU 




35 


311 


220 


3,8 


300 


6 


< 50 


800 




36 






235 


3.2 


300 


6 


<50 


820 




Autoklav A2 
















i_s o yj 


To 
1 3 


n o 
M3 


T 3 .1 


P3. 


1 M 2 




2 3 


ME 2 


MA 2 








(°C) 


(bar> (g) 


(°C) 


(min) 


(ppm) 


(ppm) 


or\ 


T7"7 


OZ 


284 


79 


3.5 


250 


12 


75 


<300 


21 


280 


5 1 


282 


76 


2,7 


RT 


r 


75 


600 


22 


281 


52 


282 


76 


1.1 


250 


8 


55 


650 


23 


280 


0 


280 


40 


6.0 


250 


12 


60 


1 100 


24 


320 


6 


320 


15 


3.0 


280 


15 


40 


1600 


25 


300 


40 


309 


68 


15,5 


280 


8 


95 


360 


26 


302 


50 


306 


74 


8.0 


280 


1 1 


70 


540 


27 


282 


40 


285 


72 


4.5 


280 


4 


20 


780 


28 


302 


50 


304 


72 


3,8 


280 


12 


65 


650 


29 


280 


17 


280 


60 


5,5 


250 


10 


20 


1400 


30 


300 


20 


300 


62 


4,5 


280 


9 


25 


770 


31 


298 


20 


300 


48 


6,5 


280 


12 


1 10 


1 000 


32 


300 


30 


305 


62 


16,0 


280 


1 1 


45 


790 


33 


312 


52 


312 


78 


2,9 


280 


15 


<20 


< 300 


34 


314 


51 


314 


76 


6.2 


280 


15 


20 


300 


35 


316 


53 


316 


57 


2,8 


280 


15 


<20 


400 


36 


280 


55 


280 




3,2 


275 


3 


40 


750 
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Patentanspruche 

1. Verfahren zur Herstellung von reinem Melamin, dadurch gekennzeichnet, 
daft flussiges, ammoniakhaltiges Melamin bei einer Temperatur, die urn 0 bis 
60°C uber dem vom jeweils herrschenden Ammoniakpartialdruck ab- 
hangigen Festpunkt des Melamins, jedoch unter 350 °C liegt, wobei hohere 
Drucke einen grofieren Abstand der Temperatur vom Festpunkt des Mela- 
mins erlauben als niedrigere Drucke, von einem Ammoniakpartialdruck 
zwischen 400 und 50 bar auf einen Ammoniakpartialdruck p 2 zwischen 200 
bar und Atmospharendruck rasch entspannt wird, wobei p } immer grofter als 
p 2 ist, wodurch sich reines Melamin in fester Form abscheidet, worauf in 
beliebiger Reihenfolge gegebenenfalls auf Atmospharendruck 
weiterentspannt, auf Raumtemperatur abgekcihlt und das reine Melamin 
isoliert wird. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daft das flussige, 
ammoniakhaltige Melamin mit Ammoniak gesattigt ist. 

3. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daS das flussige Me- 

lamin von einem Ammoniakpartialdruck zwischen 400 und 80 bar rasch 
entspannt wird. 

4. Verfahren nach Anspruch 1. dadurch gekennzeichnet, dafi das flussige Me- 

lamin von einem Ammoniakpartialdruck zwischen 300 und 100 bar rasch 
entspannt wird. 

5. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daft das flussige Me- 
lamin bei einer Temperatur, die 0 bis 40 °C uber dem vom jeweils herr- 
schenden Ammoniakpartialdruck abhangigen Festpunkt. rasch entspannt 
wird. 

6. Verfahren nach Anspruch 1 , dadurch gekennzeichnet, daR das flussige Me- 
lamin auf einen Ammoniakpartialdruck zwischen 150 bar und Atmospharen- 
druck rasch entspannt wird. 
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